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 内基準法による パラジウ ム中の銀 の熱 中性子 放射化分析




  第1章緒 論
   放射化分析法 は多くの元素 につ いて現在知られている最とも鋭敏な分析法であ る。 放射化には原子炉
  熱中性子 が使われることが多 く, 鋭敏度 にお いて 一般 に最とも優れている が荷 電粒 子やγ線による放射化
  も元素 によって は特長のある方法を与え る。 特に, 後者のγ線によ る放射化分析は種々の点で優れてい
  るにもかかわらずこれまで あま り研究されていな い。 大規模な 電子 加速装置によっ て得 られる高線束の
  制動輻射γ線で誘起さ れる(γ, π ), (γ, p)などの光核反応生成物を利用すれば多くの元素 にっ
  いて鋭敏で特異的な分析法 となると考え られ る。 光核 反応の収率 は照射さ る制動輻射γ線の最大エネル
  ギーの増加 と共に増加 するが同時に種々 の型 の反応 が競 合して起 るよ うにな って目 的物の 定量に妨害と
  なる場合が多 い。 したがって, 利用できる最大エネルギーについていかな る反応がどの程度起るかを基
  礎的に検討することが本法を実施する上に最とも重要な課題にな る。 このような観点か ら, 本研究では
  東北大学の電子線型加速器 を使っ て最大エネルギ 一を 250 MeV までの聞で種々 に変えた制動輻射γ線
  で諸元素 を放射化し, 残留 核法で諸反応の収率を求め, そのエネルギ 一依存性を調べ, 放射化分析への
  応用について研究した。
   対象元素 として は, 地球化学的 試料や生物体 試料 に常に共存し, その量が問題となるアルカ リおよび
  アルカリ土類金属元素を主として選び, 他に, 銀, アンチモン, ランタンなどの数種の重金属元素も対
  象とし た。 数 100 MeV に及 ぶエネルギー領域 では核破砕型の多粒子放出反応が起 る。 生成す る核種の
  収率の質量分布や荷電分布の結 果から反応の機構についても論じ た。
   他方, 放射化分析法は鋭敏ではあるが誤差の多い方法である。 この原因を検討し, 誤差を軽減する方
  法 とし て提 案さ れた内基準法 を本研究で採用した。 制動輻射γ 線ビームによ る照射では同一の照 射条件
  で多数個の 試料 を同時に放射化できないから比較法は行ない難いが, 内基準法を適用すればこの点の困
  難は除かれて正確な結果が得られるこ とを種々の試料で確めた。 すなわ ち, 前記の基礎研究 の結果をも
  とにして微量のセ シウム, ル ビジウム, ヨウ素を正確に定量する方法を得 た。 また, 熱中性子による微
  量物 の放 射化 分析へ の適用 も試み, パラジウム中 の銀お よびスズ中のアンチモンの定量法も明 らかに し,
 ぜ 実際に好結果を得た。
 第2章 旦8～75MeV制動輻射による数種のアルカリおよびアルカリ土類金属元
     素の光核反応収率
 光量子放射化分析のための基礎資料とする目的でルビジウム, セシウム, カルシウム, バリウムおよ
 びス トロンチウムの5元素を 18 ～ 75 MeV制動輻射で照射し, このエ ネルギー領域 で生じる(γ, 劣π)
 および(γ, 躍π 鯉)反応の収率 を求 め, それぞれのエネルギ 一依存性を検討した。
 (γ, π) 反応の収率は 45MeV 以上でほぼ一定値を示 し, 本研究のエネルギ 一範囲で最ともよく起 る。
 (γ, p) 反応の収率はエ ネルギーの増加 と共に増加して(γ, ル) の収率に近づ き, 例えば雛Sr(γ, p)
 鴎Rb反応と亀Sr( γ, π) 83 Sr 反応の収率比は 30MeVでは 0・ 34, 75 MeVでは 0・ 58 なζとなる。
 (γ, pル)反応の(γ, p)反応に対する生成割合は約 30 %までであ る。 (γ,2π), (γ, 3B ), (τ, 2
                    123
 p諾π ), (γ, 3μ%)などの反応収率は当然エネルギ 一依存性が著しい。
 第3章 250MeV制動輻射によるプラセオジム, ランタン, バリウムおよびセ
    シウムの光核破砕反応
 高エネルギー核反応に関する研究はS erber がTwo-s七epmode1 を提案して以 来, 実験, 計算の双
 方から行なわれてきたが, その多く は陽子による 核反応に関するもので光核破砕反応過程を系統的に検
 討した例 は少ない。 Helpem らは 320 MeV制動輻射で照射した銅一ヒ素 領域の核か らの生成物を残留
 核法で調べ, 収率面と核エネルギー面とを検討し, Two - s七ep model の適用性を論じた が, 本法の妥
 当性をみる目的で重核における挙動と比較することは興味ある問題であ る。 そこで, プラセオジム, ラ
 ンタン, バリウムおよびセシウム等の元素を選び, 250MeV制動輻射で照射したときに得られるセ シウ
 ム, ヨウ素, テルルおよびアン チモン核種の収率分布を求めた。 収率値を放出陽子数と放出中性子数の
 和に対してプロッ トするとそれぞれ中性子過少側 に極大を有するParabolic formとな り, 収率極大は
 Cs, 123 1,12計mTe, H8 計mSb であった。 すなわ ち, 極大 をつなぐ収率面は核エネルギー面から sLable
 line よ り, この領域 では質量数単位 2内至3だけ中性子過 少側にシフ トしてい る。 これらの結果は
 Two - s七ep model によりよく説明できた。 また, ウランから光核分裂で生じるヨウ素 核種の収率分布
 と比較検討し た。
 第4章 127Csの壊変
 凹Cs は半減期 6.2時間でEOお よびβ +壊変する核種であるが, βシ EO比やγ線の分岐率などが
 正確に求められていなかっ た。 破砕反応の研究で旧Cs の収率を知る必要か ら, これを核分光学的に研
 究した。 すなわち, 139 La(γ, 2p 10π)反応によって生成する 盤7 Cs を化学分離し, Ge(Li )検出器
 によるγ線スペクトロメ トリ 一およびγ一γ同時 計数法によって検討し, 次のような壊変図を得 た。
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 セ シウムは 133 Cs(γ, π)1紐 Cs で生じる 1舘 Cs を測 定して定量でき る。 この 1肥Cs を共存す るバリウ
 ムから 1盟 Ba(γ, p)135 Cs によって生じる135 Cs と共に化学分離してγ線スペク トロメトリーによっ て
 両者の 生成量の比を求めれば内基準法に従がってセ シウムを正確に定量でき る。 この時, 隅Ba(γ, pπ一
 1里 Cs 反応が起 る条件 は避け るべ きであるか ら照射の最大エネルギーは 18MeVとした。 混合比が既知
 のバリウムおよびセ シウムの混合試料 を用いて, 本法の鋭敏度, 正確度などを検討した。 その結果
 本法は約 0.8 μg までのセ シウム を正確に定塾す る方法となること を確 かめ た。
 第6章 ストロンチウムを内基準元素とするルビジウムの光量子放射化分析
 前章と同様な原理に基づいてルビジウムの内基準放 射化分析法 を研究した。 最大エネルギーが 18 ～
 20 MeVの制動輻射でストロンチウムおよびル ビジウムの混合試料 を照射し, ストロンチウ ムか らの
 騒Sr( γ, p)鴎Rb 反応の生成量を基準とし, 距Rb( γ, π)桝Rb反応で生ず る融Rbを定量に用い た。
 γ線の測定に3"φ×3"NaIおよび 36cm3 Ge(Li )の両検出器を使用して, 鋭敏度, 選択性の比
 較検討を行なつ た。 なお, 18 ～ 20 MeV領域では聞Sr(γ, pπ )蹴Rb 反応によ る妨害は生じないこと
 を確め た。 本法 は妨害の少ないルビジウムの正確な定量法となり, 定量下限は約2μg と求められた。
 第7章 セシウムを内基準元素とするルビジウムの光量子放射化分析
 Rb/Cs 比 が既知の種々の混合試料を 30 MeV制動輻射で照射 し, 両元素から( γ, π)反応で生じ
 る融Rb, 80Rb およびmCs を用い, ルビジウム ーセ シウム2成分系のルビジウムの定量法を明らかに
 した。 すなわ ち, 84Rbあるいは86Rbを定量 に用 い, 1鉋 Cs を内基準核種とした。 この方法はRb/Cs
 比の決 定やセシウムと共存するル ビジウ ムの定量に利用でき る。 定量 下限はル ビジウム約 20μg であ
 った。
  第8章 セシウムを内基準元素とするヨウ素の光量子放射化分析
   第2章で検討したセシウムの光核反応収率の結果を利用 し, ヨウ素の定量法を研究した。 制動輻射
 , の最大エネルギーを 45 MeVとし, 1沼 1(γ, 記π)反応で生じる因1, 12}1および厘31を定量に用いる
  ことができ る。 セシウムから(γ, 2pπ)反応によって!3。1が 生成 し, これを内基準核種 とした。 共存
  元素による妨害はほとん ど考えられな い独特の方法 とな る。 ヨウ素 一セ シウム混合試料を 45 MeV制
  動輻射で照射し, ヨウ素フラクション のγ線スペク トルを 36cm3 Ge(1、i)検出器で測定して, 上法
  の鋭敏度や選択性を調べ た。 0、2 μgまでのヨウ素を標準偏差士 4%以内の誤差範囲で定量できること
  を明らかにした。
 第9章 内基準法によるパラジウム中の銀の 熱中性子放射化分析
 (π∫ γ) 反応で生じる 核種を測定して定量する時, 内基準に選んだ元素の(π,γ;β一) で放射性同位
 核を生じる場合には本法の適用が可能 とな る。 この一例として, パラジウ ム中に含 まれる銀を定量 した。
                   125
 銀は 109 Ag(π, r) n。m Ag (半減期 253 d)によって鋭敏に 定量でき る。 多量成分のパラ ジウムからは
 次のように田Agを生じ る。
  (殉r) 〃
 1∵』』、_塊_』_
  0・3b Tド22min T掩=1・2血n Tが5d
4
 パラ ジウ ムおよび銀の混合試料を JRR-2, 熱中性子束 2、5× 10 13 π/cm2・sec で 72、8時間照射し
                              ニロ
 た。 放射性銀を純粋に化学分離し, γ線スペクトロメトリーを行なった。 Ag の0.342 MeVγ線の
 光電ピーク強度を基準とし, uomAg の 0、 656MeV又は 0、 885MeVγ線ピーク強度を定量に用いた。
 混合試料の調製に用いたパラジウム中に不純物として存在した銀の量を差し引く補正 を施こし, きら
 に, 二次反応1。8 pd(π, γ;β ;π, γ)110mAg による寄与はBateman の式を用いて算出 し, 差し引い
 た。 本実験条件で, 混合重量比Rw (A8/Pd) と放射能計数率比 亀。 との間に次の関係を得た。
 Rw =(8.60± 0.12)× 10 -2 R的 (0・656MeVの場合)
 尺w 霊(L86士 0、03)× 10 一1 翫 (0.885MeVの場合)
 これ らの関係を用いて 2,3のパラジウム試料に含まれる微 量の銀 を定量し た。 定量下限 は約 0. 8ppm
 で士 2% 以内の誤差範囲で正確 に定 量でき るこ とを明らかにし た。
 第1 〔) 章 内基準法によるスズ中のアンチモンの熱中性子放射化分析
 前章と同様な原理に基づいてスズ中のアンチモンの定量について検討 した。 充分精製した金属スズ
 粉末の約 100 mg にアンチモンの量を 0. 032μg～0. 89μg の範囲内にわたって変化させて加えた混合
 試料をJRR -2原子炉 の熱中性子束 2.0× 10 Bn/c㎡ ・sec で 180 時間照射してから放射性アンチ
 モンを分離した。 アンチモンは1器 Sb (π, τ)臨Sb(半減期 60.9d)により定量できる。 主成分のス









     グ
 >125Sb 〉125Te(sむabie)
    2・81 y
 聰Sb(π, r;β 書↑L, γ)12生Sb の寄 与をB謡eman の式 を用いて算出し差し引い た。 アンチモンの
 定量下限は約 0.2PPmであ り, 誤差士 L 2% 以内で正確に定量でき る。
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 論文審査結果の要旨
 安定同位体の放 射化には種々の核反応が利用できるが, これらのうち放射化分 析には専ぱ ら熱中性子
 によるも のが利用されてお り, 高エネルギ 一γ 線によって誘起さ れる光核反応 を利用する場合も種々の
 利点がある にもか、わ らず従来あまり研究さ れて いな い。
 こ の光量子放射化分析は電子の制動輻射で得られるγ線によって放射化し, 目 的元素の( γ, π)反
 応や(γ, p)反応の放射性残留核を測定の対象とするのが一般に最も鋭敏である。 光核反応の収率 は照
 射する制動輻射の最大エネルギーの増加 と共 に増加 する が, 同時に種々の型の 核反応も競合して起るよ
 うになり, 目的元素の定量に妨 害となる場合が多い。 したがっ て, 与えられた最大エネ ルギーにっ いて
 起り得る反応の種類とその収率のエ ネルギー依存性を検討することは分析化学的に利用価値の高い有意
 義な仕事 と云 うことができ る。
 票恵沢は主としてアルカ リおよびアルカリ土類 金属元素を目的元素とし, 他に 2.3の重金属元素も選
 んで東 北大学理学部の 300 MeV 電子線型加速器で得 られる種々の最大エネルギ 一の制動輻射で放 射化
 し, 化学分離法とγ線スペク トロメ トリ 一とにより諸反応の収率 とそのエネルギ 一依存性を検討して多
 くの価値ある結果を得た。 また, それ らの結果を基に数種の元素の定量法を明らかにしたが, その際,
 正確な結果を得る目的で内基準法を適用した点に特長がある。
 第1章緒論にっ ずき, 第2章では 18 ～ 75MeV 制動輻射のエネルギー領域でルビジウ ム, セシウ ム
 など5元素 の(γ, 鯉 )および(γ, ¢πyp)反応を研究した。 その結 果は第5章以降の分析に利用され
 てい る。
 第3章では 250MeV 制動輻射でランタン, セシウムなどの光破砕反応生成物の収率分布 を求め反応過
 程を考察し た。 従前, この種の研究は主として陽子による核反応につ いて行なわれてお り, 反応過程は
 直接粒子放出を伴なう速い過程 と, これに引 き続く蒸発過程よ り成るいわゆるTwo-sL叩 mode1 に従が
 うとさ れていた が, 著者 は結果の解釈にこのmo de1 を適用し て光核反応過程にお いて 1』 この2段階の
 過程が適用 できると結論した。 これは極めて興味ある研究成果であって高く評・籐で こ= よ う。 なお, この
 研究に関 連し てこ れま で充 分研究され ていなかったm Cs の壊変を核分光学的に検討 し、 新たな壊変図
 式を提案した。 その詳細は第4章に示されてい る。
 第5章以降 は内 基準放 射化 分析 に関す るも のであ る。
 放 射化分析法は鋭敏度にお いては格段 に優れていなが ら一般 に多くの誤差を淳ない互いものである が、
 この誤差を軽減して正確な結果 を得るための方法として著者らが提.=,,.罰しゴπ内、茎. '法 をさ らに光量
 子放 射化 分析の場合にも拡張し たげ すなわち線束の強度分布 が位i駅}iよ ナ』二じ ニゾ、・、5遥幡 制動福射に
 よる放射化の場合に本法 が極めて有効に利用 でき ることを明 らかにし、 セ シワ 去、, 』・疋 ジウ ムおよびヨ
 ウ素の正確な定量法 を得た。
 第 9およ び第10章はこ の方法 を熱中性子放射化分析の場合に適用したものであ り, 極微量の銀および
 アンチモンの定量に必要な諸条件を検討 し, 分析法を確立す ると共に, パラジウムの中にRpm のオー
 ダ 一で含 まれる銀あ るいはスズに含まれる アンチモン の分析結果 を示し た。
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 以上のように票恵沢 は, 光 核反応 とその分析化学的利用 の問題 を中心に熱心に取組み, 多くの価値あ
 る成 果を得たので, 論文審査担当 者は 票恵沢提出の論文を理学博士 の学位論文と して 合格 と認め た。
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